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Es wird aine anorganische Zusammensetzung (C) be- 
schneben, die foigendes enthilt: (A) 60 bis 99 Gew-% 
sphansche anorganische Oxidteilchen mit einem durch- 
schmttlichen Tetlchendurchmesser von mehr aJa 0,1 urn 
5?' n !f * mehr a,s 1 V™> wobei ain derartigea anorgani-' 
sches Oxid hauptsichiich aus mindeatena ainer Metallkom- 
ponenta und ainer Siliciumkomponente, die untar Silicium- 
dioxid und Bestandteilen der Gruppen I. II, ill und IV des 
Penodensystems ausgewahlt sind, und (B) 40 bis 1 Gew..% 
feme anorganische Oxidteilchen mit einem durchschnittli- 
chen Tailchendurehmesser von nicht mehr ais 0,1 11m. wobei 
M^ C l an0r9anische 0xid vorw <egend aus mindastens ainer 
wetailkcmpcnente und ainer Siliciumkomponente, die unter 
pyrogenem Siliciumdioxid, pyrogenem AJuminiumoxid, pyro- 

ITJ^?? 0 ™? 0 *!?- WW™ Titanoxid und einem 
Bestandteil aus den Gruppen i, II, III und IV des Periodensv- 
stems ausgewahlt 1st, besteht. wobei das Volumen von 
Mikroporen aufgrund von stark aggregiertan Teilchen mit 
Porendurchmessem von nicht unter 0,08 urn nicht mehr ais 
betrlgt 9 ^ anor S an ' schen Zusammensetzung (C) 
Ein die anorganische Zusammensetzung und ain radikalisch 
poiymensierbares Monomeres enthaltandes Composite-Ma. 

nK a i, W u St . naCh dem H5rten eine hervorragande glatte 
Oberflachenbeschaffanheit auf und ermoglicht ain PoUeren 
mnerhaU) kurzer Zeit. Im Vergleich mit geharteten Produkten 
aus nerkommhehen Ccmposite-Materialien mit ahnlicher 
glattar Oberflache, die ebenfails ... 
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Die folgenden Angaben sind dan vom Anmelder eingereichten UnteH.gen entnomm.n 
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Die voHiagand. Erfindung b«rim ^rT^SSSSStl^JSSS^S!^ 
«mmg snthaltendas Composite-Matenal und insbasonto. ml urd ad eZ «c« g g£ hanslen cnpo. 

Water in dar Waisa aingaaem daB * P ^S'SS^^E""» i Glydd,lm e .na- 
,0 das »or«i e g*nd aus Bisphanol ^'* lme *^^ ( , h t wonach em anorganischer Fullstorf in 

«5 Aussehen aufweist . , 7 _,„i. e i__ sen s i c h grob in zwei Gruppen einteilen. 

Derartige restaurative Composite-Matertalien fur dental^ J^^lSSrttomh hervorragender mechani- 
Bei einer Gruppe handelt es sich urn dentate ^^S^^^^^ Anteilf einer anorgani- 
scherF«tigkeitundAbriebbestand 1 gke 1 t,diemand^ erMh; vgL JP . 

schen Zusammensetzung m.t einem relativ groBen J^^^^^ ^ m ^ te . Mate riaI mit 
A-19731 1/1991. Bei der anderen Gmppe handeit es sich urn e n denudes , r *^. A ' ^en, das man durch 

r^r^^^^^^^^ U b*. ZnbeiBan an, 

Zahn-AntagonistenkeinenAbnebhervorruft w-ntalen Comoosite-Materialien nicht 

Jedoch sind die herkommlichen geharteten Produkte von ^^^^^^^a^^Ot. glatte 
eeeiznet samdiche vorstehend erwahnten Merkmale, d. h. mechanische F ™™ 
SaSeSaffenheit und Abnebb^digke^ und insb 

ErfmdungsgemaB wurden Untersuchungen j£» SX^ b « «ese Composite-MateriaKen 
dere mit anorganischen Zusammensetzungen a \ ™ lst ° f * n .?^^^^^ 

samtliche Anforderungen in bezug auf mechanische Fesn S k j%*^^^ wurde festgesteUt, 

fenheit und Abriebbestandigkeit des Zahn-Antagonisten f^^^^SS^i^r erhSht werden 
cS der FQllungsanteil einer anorganischei, [Z^™ en f £?5 ™ ,5«X denS idem man eine anorga- 
kann und die mechanische Festigkeit des ge ^^^SffS SSSStaS«wra im Submi- 
35 nische Zusammensetzung verwendet, m der a norgamsche Oadtei f™™^ e mcht mehr * 0 .1 urn ver- 
kronbereich und feine anorgamsche 0*' dtellcn , en n m ;S^^ festgesteUt, daB der 

speziellen Bedingungen zu erfQllen. T„„ mm( .n<: e tzun2 fQ die folgendes umfaBt: (A) 60 bis 

Gegenstand der Erfmdung ist somit erne anorg^sche Zi^mmen^ zung ^^ e dur f hschnittliche n Teilchen- 
99 Gew.-o/o spharische, d. h. kugelformige, ^^^^J^^X^ feme anorganische 

durchmesser von mehr ais Voaite nichi ^mehr als^ l es ^ r ^^ me b SLo4 l^wobeidas Volumen 

chen mit einem Silan-Behandlungsmittel behandelt worden smd. % entweder der 

SchlieBlich betrifft die Erfmdung em C°* P osf^ Zusammensetzung. 

lisch polymerisierbaren Monomeren. 

Kurze Beschreibung der Zeichnung 

60 Fig. 1 ist ein Diagramm zur Eriauterung der Volumina der Mfacg- <^«gg££gSi 
messer einer in Beispiel 1 1 verwendeten ^anorganischen ^JMJWJR^^ Senken des Drucks. 

65 '^^S^K W«e zur Eriauterung der Teilchenstniktur der in Beispiel 8 venvendeten 
^TtttZfl^pStA,^ zur Eriauterung der Teilchenstniktur der in Beispiel 12 ver.ende- 
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ten anorganischen Zusammensetzung. 



ien anorganiscnen zusamniensetzung. 

* «*— *- *r in V^eichsbeMd 5 
Ausfuhriiche Beschreibungder Erfindung 

.JSSrir • BP !? e r c5P h . aris ?! ,e anor Sanische Oxidteilchen (A), die bevorzugt eineesetzt werden. sird 

Ohal^h ~i.fi, lejcht P° 1,e " wercien kdnnen, wie es in der vorstehenden Druckschrift beschrieben ist. 
liege? we"£n ^tST2S5^ ^ ^ V ^«icoeffizieat innerbaib der vorerwahnten Bereiche „ 

SeXhS 2U ' * 5 m f S fwner "Ow^easwen, <«« Aateil der Silanolgrupoen auf den 

f«MO?SLn e fS n ™ ? . eiI - der ^"J^SemaBen anorganischen Zusamniensetzung umfaBt anorganische * 
beSnSS tort^^^ ™ *** ™ebr als 0,1 urn. So g 

ie«^XffiSnK?^f?^J U,B ? en 0hne - jesilche B « c ^inkungen verwendet werden, vorausge- 
S£2^ d « vorerwahnten Bereichs Uegt Die feinen 

sich S^-^S^^GM^S^T^ ein2i ? en Gruppe "S^^en, sondern es kann 55 

verwenden. "nbesummter Form ohce jegliche Beschrankung in bezug auf die Form zu 60 

JSSELSbS^.S oto«r« r |r; SCh ^ °? dteiichen (B) Bh Teilchendurchmessem innerhaib des 
pyrogen" i Titanoxid a^rnhS^T P e » Siiiaumdioxid. pyrogenes Aiuminiumoxid. pyrogenes Zirconiumoxid, 

acmcnen in erne, dichten Form ernalt, wenn die fetnen anorganischen Oxidteilchen bei hohen Temperaturen 
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0,1 cm 3 pro Grarara der anorganischen Zusammensetzung (C) betragt. Trilehen lassen sich durch 

Die Mikroporendurchmesser und die Mikroporen aufgrund der stark '^SSfSStS^S^^ 

verschwinden, als Mikroporen aufgrund "^S^SS^^SSS^pSit Beschaffenheit aufweisen. 

40 Dafaei kann die Tatsache, daB die Teilchen dicht und kerne ^ e ™f»PJ J . 0bereinstimmung mit der 
dadurch beurteilt werden, indem man feststellt. ob ^^^^S!£J£SSa berechnet wor- 
Oberflache, die aus den durch ^"rdekOTnenmikroskopie^ttdten jedoch es auch 

den ist, steht In diesem Fall kann die Oberflache nach dem BET-Verf ahrw g^J^i^ worden ist 
mdglich, die Oberflache heranzuziehen die be. der Messung d« Vertedung d t Mtoo P oren ^ n skh 2ur 

45 Im allgemeinen wird festgestellt, daf be, DrucWerrmgerung die m ^ r ^°Sb °Jwrinen durch die 
Seite von groBen Durchmessern von der Position, wenn Druck angelegt ™^*"™'£hekie Korrelation von 
Porenoberflachen hervorgerufenen Druckverlust zurtckzufthren , ■tJedog^t^ ~Jg«J 
Peaks bei Anlegen von Druck und bei bei 
Peaks, auf das Volumen von Mikroporen und auf e FP'" s J; h «^ 

50 Druckverringerung bezieht. Die hier erwahnten empinsc ^^SSJe SdMtoSorcn von mehr als etwa 
weniger ais etwa 0,1 urn als Mikroporen nut der etwa 2- b« Sfachen^ G ^^J^ffSifA verringert wird. 
0,1 urn als Mikroporen mit der etwa 3- b«s Sfachen GroBe beobachter ™^ bei ^gen von 
ErfindungsgemaB handelt es sich bei den Mikroporendurchmessern urn die °^™ C ^ erten f eilchen 
Druck, ifrln Wene zuverlassig sind. Das Volumen von ^£«^g^ n b 5^g5Sgerung beur- 
55 und das Verschwinden von Peaks werden aufgrund der Ergebnisse der Messung oei u 

"Wenn es erwunscht ist, ein gehartetes ^™ 

anorganischen Zusammensetzung und einem radikalisch polyme ka nn, ist es bekannt, eine 
glatte Oberflachenbeschaffenheit aufweist «^<^«P b ^ te ^ l £S2^ Verwendung einer anor- 

60 anorganische Zusammensetzung mit Uda« | eilchen nur 
ganischen Zusammensetzung mit klemen Teilch e ndurchmessern ^jj^ff^SSJ^r F««gkeit 
wenig dispergiert, so daB das gehartete Produkt aus dem J^P^*^™ p^j^s ta wirksamcr Weise 
verliert. In einem derartigen Fall kann die mechaniscne Fest ^J^^. "°°chen Zusammensetzung 
verbessert werden. indem man die Aggregate n unter den Ttd ^Jj^SKSw Venradonf dwr 

« verringert und dem Dispersionszustand verstarkt deren Aggregate leicht 

anorganischen Zusammensetzung ^J^^S^^^ ^Im&OO^-MaX^ mit hervorragender 

SSheTpl^ 
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bar sind, ist es femer bekannt, dafl man ein gehartetes Produkt aus einem Composite-Material mit hervorragen- 
der mechanischer Festigkeit erhalt, indem man eine anorganische Zusammensetzung mit geringen Teilchen- 
durthmessern verwendet. ErfindungsgemaB wnrden Untersuchungen mit dem Bestreben durchgefiihrt, Aggre- 
gationen zu verringern, die eine Ursache der Verminderung der mechanischen Festigkeit des geharxeten Pro- 
dukts aus dem Composite-Material sind, wenn sine anorganische Zusammensetzung mit kieinen Teilchendurch- 
messern bei Anwendung der vorerwahnten Quecksilber-Porosimetrie verwendet wird Als Ergebnis dieser 
Untersuchungen wurde festgestelk, daB man ein gehartetes Produkt aus einem Composite-Material mit hervor- 
ragender mechanischer Festigkeit erhaiten kann, wenn das Voluraen der Mikroporen aufgrund von stark 
aggregierten Teilchen mit Mikroporendurchmessem von nicht weniger als 0,08 nicht mehr als 0,1 cm* 3 pro 
Gramm der anorganischen Zusammensetzung betriigt. Obgieich es noch nicht geklart ist, kommen folgende 
Grilnde hierfiir in Betracht. Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen kollabieren seibst bei Infiltra- 
tion von Quecksilber mit hohem Druck nicht und iiegen in stark aggregierten Teilchen vor. Dies bedeutet, daB 
Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen eng verwandt mit einer Aggregation unter den Teilchen 
sind, die erne Ursache fur die Verringerung der mechanischen Festigkeit des gehaneten Produktes aus dem 
Composite-Material ist. Eine Verringerung der Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen macht es 
moglich, den Faktor, der die mechanische Festigkeit des gehaneten Produkts aus dem Composite-Material 
beeintnichtigt, zu verkleinern. Es stellt einen ideaien Zustand dar, wenn die Mikroporen aufgrund stark aggre- 
gierter Teilchen vollstandig beseitigt werden kflnnen. Obgieich es nicht mdglich ist, Mikroporen aufgrund von 
stark aggregierten Teilchen vollstandig zu beseitigen, kann jedoch die mechanische Festigkeit des gehaneten 
Produkts aus dem Composite-Material im Vergieich zum Stand der Technik in eindrucksvoller Weise verbessert 
werden, wenn das Voluraen der Mikroporen auf ein bestimmtes Niveau verringen wind. Femer wird angenom- 
raen, daB die mechanische Festigkeit des gehaneten Produkts aus dem Composite-Material in wirksamer Weise 
verbessert werden kann, wenn Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen vermindert werden, wobei 
Mikroporen mit reiativ groBen Porendurchmessem als Zerstfirungsursache wirken. Mit anderen Worten, es 
wird angenommen, daB Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit reiativ kieinen Teilchen- 
durchmessem von nicht mehr als 0,08 \xm nur geringfQgig als Faktor der Verringerung der mechanischen 
Festigkeit des gehaneten Produkts aus dem Composite-Material beitragen. 

Fig. 1 erlauten die MeBergebnisse einer bestimmten anorganischen Zusammensetzung (C), die auf Quecksil- 
ber-Porosimetrie bemherL Nachstehend wird die Erfindung auf der Grundlage dieses Diagrarams analysiert. 
^ W5e in Fig. 1 gezeigt, ist die Anderung des Volumens von Mikroporen bei angeiegtem Dmck unterteik in 
emen Bereich I (Punkt Al bis Punkt 31), in dem die Porendurchmesser groS und die Mikroporen breit verteik 
smd, und einen Bereich n (Punkt Bl bis Cl% in dem die Porendurchmesser klein und die Mikroporen eng verteilt 
sind In ahnlicher Weise ist eine Volumenandemng von Mikroporen bei Dmckverringemng unterteik in einen 
Bereich III (Punkt A2 bis Punkt B2) und einen Bereich IV (Punkt B2 bis C2). Aus den Formen der Peaks, den 
Volumma der Mikroporen und dem Verschiebungsbetrag bei Dmckverringemng ergibt sich, daB der Bereich I 
m Korreiation zum Bereich III stent und der Bereich II in Korrelation zum Bereich IV szeht. Das Mikroponmvo- 
lumen von etwa 0,39 cm 3 /g (Differenz des Mikroporenvolumens zwischea Punkt Al und Punkt B 1 ; das Mikropo- 
renvolumen wird anschiieBend auf die gleiche Weise gefunden) im Bereich I, in dem der Dmck I angelegt is:, 
wird fast auf 0,06 cm 3 /g im Bereich III, in dem der Druck vermindert ist, verringen. Es ist daher verstandlich, daB 
Mikroporen im Bereich I zwar hauptsachiich auf schwach aggregierte Teiichen zumckzufiihren sind, daB aber 
Mikroporen aufgmnd einiger stark aggregierter Teilchen mit Porendurchmessem von nicht weniger als 0,08 jxm 
m einer Menge von nicht mehr als 0,06 cm 3 /g vorliegen, wobei dieses Volumen kleiner als im Bereich III ist. 
DemgemaB erfullt die in Fig. 1 gemessene Probe die 3edingung, daB das Volumen von Mikroporen aufgmnd 
von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessem von nicht weniger als 0,08 ^m in der anorganischen 
Zusammensetzung (C) nicht groBer als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C) sein dart 
Femer ist ersichtiich, daB die im Bereich II auftretenden Mikroporen im Bereich rv fast uberhaupt nicht 
verschwinden, was zeigt, daB sie auf stark aggregierte Teilchen zurfickzuffihren sind 
^ Wenn das Volumen von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessem von 
nicht weniger als 0,08 nm in der anorganischen Zusammensetzung (Q nicht kleiner als 0,1 cm 3 pro Gramm der 
anorganischen Zusammensetzung ist, werden die Wirkungen der Erfindung nicht in ausreichendem Urafang 
erzielt Wenn ein Composite-Material aus einem radikalisch polymerisierbaren Monomeren und der anorgani- 
schen Zusammensetzung (C) hergestellt wird, ergibt sich insbesondere im Produkt nach der Polymerisation und 
Hartung eine beeintrachtigte mechanische Festigkeit 

In der anorganischen Zusammensetzung (C) betrag: femer das Volumen von Mikroporen aufgmnd von stark 
aggregierten Teilchen mit Porendurchmessem im Bereich des 0,1- bis O^fachen der GroBe der durchschnittli- 
chen Teilchendurchmesser der feinen anorganischen Oxidteiichen (B) nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der 
anorganischen Zusammensetzung (C), zusatzlich zu der Tatsache, daB das Volumen von Mikroporen aufgmnd 
von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessem von nicht unter 0,08 ym in der anorganischen Zusam- 
mensetzung (C) nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C) betragt. In diesem 
Fall treten weiter verbesserte Wirkungen auf, insbesondere in bezug auf die mechanische Festigkeit nach der 
Polymerisation und Hartung des Composite-Materials. Obgieich es nicht geklan ist, wird nachstehend ein 
mogiicher Gmnd hierfiir angegeben. Ira ailgeraeinen srscheint ein Peak im Porendurchmesser aufgmnd der 
primaren Aggregation des Puivers mit einer reiativ engen TeilchengroBenverteilung im Bereich des etwa 0,1- bis 
03fachen des durchschnittlichen Teilchendurchmessers unabhangig von der Festigkeit der Aggregation. Achtet 
man auf ein Ausgangspulver mit kleinem Teilchendurchmesser, wird die Aggregation geringfQgig dispergier 
und es lassen sich leicht Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teiichen feststellen. 

In einem derartigen Fall wird aus der Tatsache, daB praktisch keine Mikroporen mit einem Porendurchmesser 
in einem Bereich des etwa 0,1- bis 0,8fachen der GroBe des durchschnittlichen Teilchendurchmessers voriiegen, 



geschlossen, daB das Ausgangspuiver voilstandig dispergiert und vollstandig mit den ttbrigen Ausgangspulvern 
mit unterschiedlichen Teilchendurchmessern vermischt worden ist Wird die anorganische Zusaramensetzung als 
FQllstoff verwendet, so Jcann der Dispersions- und Mischzustand des FQllstoffs eine sehr wichtige Rolle im 
Hinblick auf die Erhdhung der Festigkeit des geharteten Produkts aus dem Composite-Material spielen. 
5 Nachstehend werden die MeBergebnisse unter Bezugnahme auf Fig. 1 konkret beschrieben. Zunachst wird als 
erstes Beispiel angenommen, daB Fig, t als MeBergebnis der anorganischen Zusammensetzung (C) erhalten 
worden ist, die spharische anorganische Oxidteiichen (A) rait einem Durchmesser von 0,52 ^im und feine anorga- 
nische Oxidteilchen (B) mit einem Durchmesser von 0,08 pjn umfaBt Die Porendurchmesser im Bereich des 0,1- 
bis 0,8fachen des durchschnittlichen Teilchendurchmessers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) betragen 

io 0,008 bis 0,064 jun. Das Volumen von Mikroporen in diesem Bereich besetzt das Gesamtvoiumen von Mikropo- 
ren im Bereich II und etwa 1/7 des Volumens von Mikroporen im Bereich L Es wird somit angenommen, daB das 
Volumen von Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit Durchmessern von 0,008 bis 0,064 um 
aus dem Gesamtvoiumen der Mikroporen im Bereich IV und etwa 1/7 des Volumens von Mikroporen im Bereich 
III besteht und 0,18 cm 3 pro Gramm betragt Dieses erste Beispiel gentigt nicht der Bedingung, daB das Volumen 

IS von Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessern im Bereich des 0,1- bis 
O^fachen der GrdBe des durchschnittlichen Teilchendurchmessers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) 
nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C\ gemessen durch Quecksilber-Poro- 
simetrie, betragen darf, wie es erfindungsgemafl vorgesehen ist 
Als zweites Beispiel wird nunmehr angenommen, daB Fig. 1 als Ergebnis der Messung der anorganischen 

20 Zusammensetzung (C) erhalten worden ist, die spharische anorganische Oxidteilchen (A) mit einem Durchmes- 
ser von 0,52 \im und feine anorganische Oxidteilchen (B) mit einem Durchmesser von 0,015 ^m umfaBt Die 
Porendurchmesser in einem Bereich des 0,1- bis 0,8fachen der GrdBe des durchschnittlichen Teilchendurchmes- 
sers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) betragen 0,0015 bis 0,012 jim und das Volumen der Mikroporen in 
diesem Bereich besetzt etwa 1/5 des Volumens von Mikroporen im Bereich IL Es wird daher angenommen, daB 

25 das Volumen von Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit Durchmessern in diesem Bereich 
etwa 1/5 des Volumens von Mikroporen im Bereich IV betragt und 0,03 cm 3 pro Gramm ausmacht Daher 
genugt dieses zweite Beispiel der Bedingung, daB das Volumen von Mikroporen aufgmnd von stark aggregier- 
ten Teilchen mit Porendurchmessern in einem Bereich des 0,1- bis 0,8fachen der GroBe des durchschnittlichen 
Teilchendurchmessers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorga- 

30 nischen Zusammensetzung (C) betragt, was erfindungsgemaB vorgesehen ist 

In der Praxis zeigt Fig. 1 die Ergebnisse der Messung einer anorganischen Zusammensetzung (C), die sphari- 
sche anorganische Oxidteilchen (A) mit einem Teilchendurchmesser von 0,52 ^m und feine anorganische Oxid- 
teilchen (B), bei denen es sich um ein Gemisch aus feinen Teilchen des vorerwahnten ersten Beispiels und feinen 
Teilchen des vorerwahnten zweiten Beispiels in gleichen Mengen auf Gewichtsbasis handelt umfaBt Daher 

35 betragt der durchschnittliche Teilchendurchmesser der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) 0,048 pn. Die 
Porendurchmesser im Bereich des 0,1- bis 0,8fachen der Gr6Be des vorstehenden Durchmessers betragen 0,0048 
bis 0,038 ^tm. Es ist offensichtlich, daB das Volumen von Mikroporen in diesem Bereich das gesamte Volumen der 
Mikroporen im Bereich II und etwa 1/25 des Volumens der Mikroporen im Bereich I besetzt Es wird daher 
angenommen, daB das Volumen von Mikroporen aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmes- 

40 sern im vorerwahnten Bereich aus dem Gesamtvoiumen von Mikroporen im Bereich IV und etwa 1/25 des 
Volumens von Mikroporen im Bereich III besteht und 0,17 cm 3 pro Gramm betragt Daher genOgt das in der 
Praxis gemessene Beispiel das in Fig. 1 dargesteilt ist nicht der Bedingung, daB das Volumen von Mikroporen 
aufgmnd von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessern im Bereich des 0,1- bis 0,8fachen der GroBe 
des durchschnittlichen Teilchendurchmessers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) nicht mehr als 0,1 cm 3 

45 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C) betragt 

In der anorganischen Zusammensetzung (C) konnen ferner der FlieBindex a, der Adhasionskraftindex 1/b und 
die endgiiltige Anstich-SchQttdichte (tapping bulk density) d (g/cm 3 ) als Faktoren angesehen werden, die die 
Eigenschaften der Zusammensetzung widerspiegeln. Durch Messen der Anzahl an Ansrichvorgangen (taps) N, 
der Anzahl an Anstichvorgangen/Verringemng des Schlittvolumens N/C, lassen sich diese Faktoren aus der 

50 folgenden Kawakita-Formel bestimmen: 

(N/C)-(l/ab) -r(l/a)N 

JP-A- 1605/1 994 beschreibt ein Siliciumdioxidpulver mit guten Dispersionseigenschaften, einem FlieBindex a 
55 von nicht mehr als 0,4, einem Adhasionskraftindex 1/b von nicht unter 10 und einer endgultigen Anstich-Schiitt- 
dichte d von nicht unter 0,6. Wird die erfindungsgemafle anorganische Zusammensetzung (C) unter Verwendung 
dieser Faktoren charakterisiert so ergeben sich ein FlieBindex a von nicht mehr als 037, ein Adhasionskraftindex 
1/b von weniger als 10 und eine endgiiltige Anstich-SchQttdichte d nicht unter 1,0. Es handelt sich somit um 
gunstige Eigenschaften. 

60 Hinsichtlich des Verfahrens zur Herstellung der anorganischen Zusammensetzung (C), in der das Volumen 
von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessern von nicht unter 0,08 um 
nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C) betragt und bei der das Volumen 
von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen mit Porendurchmessern im Bereich des 0,1- bis 
0,8fachen der GroBe des durchschnittlichen Teilchendurchmessers der feinen anorganischen Oxidteilchen (B) 

65 nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (C) betragt, gibt es keine speziellen 
Beschrankungen. Im allgemeinen kdnnen beliebige Verfahren angewandt werden, die es ermdglichen, das 
aggregierte Pulver in ausreichendem MaBe zu dispergieren und zu vermischen. 
Eine konkrete Vorrichtung zur Durchfuhrung des Dispergier- und Mischvorgangs besteht beispielsweise in 



6 



l^n LVD JOZ Al 

einer Emulgier- und Dispergiervorrichtung, die unter extrera hohera Dnick einen schockanigen Vorgang 
ausidst, emem Nanomizer", einer Homogenisiervorrichtung und dergL Durch Wahl der Probenmenge, der 
Konzentration. der Verarbeitungszeii und derg], die ftir die jeweiligen Vorrichtungen geeignet sind ist es 
moglich, erne erwunschte Verteilung von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen zu erzielen. Das 
Dispergieren und Mischen der anorgamschen Zusammensetzung nndet auch zum Zeitpunkt des Mischens mit 
emem radikaliscn polymerisierbaren Monomeren statt In diesem Fall kann die Verteilung von Mikroooren 
m/fT nT ^fS&f* 1 *™' Teilche , n « ^r anorganischen Zusammensetzung gemessen werden. indem 
man den flussigen Anted unter Verwendung ernes organiscben Losungsmittels extrahiert und entfernt oder 
indem man organische Matenalien .n Wasserstoff auf relativ aiedrige Temperaturen von 300 bis 600«C erwarmt. 
zerse.zt und entferat, wobei bet dieser Temperatur die anorganische Zusammensetzung keiner Sinterung oder 
i£fiZ TJ?^ Wd i em «ebildet wird Allerdings kann sich die Messung schwierig 

gestalten. was auf die Anwendung des Prmzips der Messung der Verteilung von Mikroporen auf das Pulver oder 
£££2%?™"* 2urtick2ufQh ': <! " te Umgekehn ist es auch moglich, einen opdmalen tSSSi der 
Tv^-t Zus ^.™« nset2Un g f d des radikalisch polymerisierbaren Monomeren zu bestimmen, indem man 
iX? ^P 01 "! 11 f f 8™ nd vo " sta * aggregierten Teilchen in der anorganischen Zusammenset- 
zung miBt, nachdem die organischen Matenalien durch das vorerwihnte Verfahren entfernt worden sind 

,;^!ATS m,SSgem ^ e J an ° rsanische Zusan "?e««zung (Q wird Qblicherweise mit dem radikalisch polymeri- 
SESiSf T*™ 1 \ na 5 ur S e 8 eben * n Form oder nacfa Behandlung der Oberflacben mit einem Silan-Be- 
nandlungsmittel vermischt, wodurch man em Composite- Material erhalt, das zum Zeitpunkt der Verwendung 
polymensiert und genartet werden kann. 6 
Beliebige bekannte Silan-Behandlungsmittel kfinnen ohne jegiiche Enschrarikung zur Behandlung der Ober- 
S^^S u " beV0 7 J ^ cn ^itif* fur das Silan-Behandlungsmittel gehdren v-Metfaacrylox- 
SIS&J f ^ ^ " exara « h y ,d »"azon «nd dergL Die Menge der mit dem Silan-Behandlungsmittel be- 
handelten anorgamschen Zusammensetzung (Q betragt Qblicherweise 0,1 bis 30 Gew.-Teile pro 100 Gew.-Teile 
des anorganischen Oxids. Bei der Behandlung der Oberflachen wird das Silan-Behandlungsmittel flblicherweise 
m emem Losungsmmel, wie Wasser, Ethylalkohol oder Metfaylenchlorid gelfist, und die anorganische Zusam- 
mensetzung wird in dieser Losung behandelt AnschlieSend wird das Losungsmittel entfernt 
50 bk t^rT^ m f , daS ^ m P osi ":Material die anorganische Zusammensetzung (C) in einer Menge von 
Zu^^^'^r^^-^ daS J ld ¥ mims 2U erreichen - U °* d <* d « anorganischen 

mSf? ^ P- °° °.- W -" % ' I ° " lgt das Composite-Material nach der Hartung eine unzureichende 
mecnanische Festigkeit und unterhegt auBerdem wahrend der Polymerisation einer starken Kontraktion, so daB 
es mcht als restauratives Composite-Material fur dentale Zwecke eingesetzt werden kann. Liegt der Anteil der 

Sg ?!:5 US l ramenSe n t ?, Un ! «=> f} ber *> » andererseits die mechanised FesrigS £. 

grand der Anwesenheit von Blascben ab und die glatte Beschaffenheit der Oberflache wird beeintrachtigt 

BeSrTn^ll% ra ^ SC J P 0 [>F e ™ ierba * n Monomeren im Composite-Material gibt es keine speziellen 
SSS S S « beijeb l g , e Monorae 55 v erwencet werden. vorausgesetzt, daB sie radikalisch polyme- 

• TL ? e,iefa,gs beica f nte Monomere, die biscer allgemein fur dentale restaurarive Zwecke eingesetzt 
Sir ^J™ I" T ndet Werdea Ei ? besond « reprasentatives Beispiei ist ein radikalisch polymerisier- 
Darer monomerer Acrylester mit einer Acrylgruppe und/oder einer Methacrylgrupoe. 

Bevorzugte Beispiele sind: 
Bisphenol A-digiycidyimethacrylat (nachstehend als bis-GMA bezeichnet) 
Methylmethacrylat, 

Bismethacrylethoxyphenylpropan (nachstehend als D-2-6E bezeichnet) 
Tnethyiengiykoldimethacrylat (nachstehend als 3G bezeichnet), 
Tetramethyloltriacrylat, 

Tea^ethy!oimethantrimethacrylat,Trimethyloiethantrimethacrylat und dergL 
»- 5™ n- WCBe k if n ,. au ? h ein rad ^alisch polymerisierbares Monomeres mit einer Urethanstrukrur verwendet 
werden. Diese radikaltsch polymerisierbaren Monomeren sind fur dentale Anwendungszwecke bekannt und 
xonnen je nach den Erfordernissen allein oder im Gemisch untereinander eingesetzt werden. 
mdSSKS? on? ft d i V0 S ege " de Er findung eine anorganische Zusammensetzung (C), die foigendes 50 
SwSi' mi ■ ^ GCW "¥ ?P h . ir > sch i^°rganische Oxidteilchen. die vorwiegend aus Si&auindioxid.Zrcoai. 
E^^l^^? 6 ^ von mehr ^ s °' 1 W aber nfcht mehr als 1 urn 

Zin,! a „; und . (B) u 30 5" i 0 C ^ w -- % ff 106 anorganische Oxidteilchea die vorwiegend aus mindestens einer Art 
MsSST?" 0xids : d« aus der Gruppe Siliciumdioxid Aluminiuraoxid Siliciumdioxid-Zirconiumoxid 
So 1 ™ ^Sf^ d-Titanoxid ausgewahlt 1st und einen durchschnittlichen Teilchendurchmesser von nicht mehr 55 
PniiE ^ St> bestehen : wobei das Volumen von Mikroporen aufgrund von stark aggregienen Teilchen mit 
S nT"-" 1 V m n u h l UR L er 0,08 |Un l ? ich ! mehr ais ai cm3 P ro Gr amm der anorganischen Zusammen- 
22SmS.? S der Hartung we:st das Composite-Material, das die vorerwahnte anorganische 

kehShanTsi" 

lr.mL n ? Chdi< ;! 1 de o radikalischen Polymerisationskatalysators, der erfindungsgemaB verwendet wird gibt es 60 
Kerne speziellen Beschrankungen. Es kdnnen beiiebige bekanme Radikalbiidner ohne Beschrinkungen einge- 
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Beispieisweise k5rmen unter Erzielung gunstiger Ergebnisse organische Peroxide, wie Benzoyiperoxid, 
p-Chlorbenzoylperoxid und tert-Butylperoxybenzoat, Azoverbindur.gen, wie Azobisisobutyronitri! und dergi, 65 
und organische V-rbindungen, wie Tributylborat, verwendet werden. 

Die Polymerisation kann auch bei Normakemperaiur unter kombiniener Verwendung der vorerwahnten 
anorganischen Peroxide und einer Aminver bindung durchgefQhn werden. Beispieie Fur deranige Aminvcrbin- 



dungen sind sekundare und tertiire Amine, bet denea die Aminogruppe an eine Arylgruppe gebunden ist Darait 
^^SSffSSffSiiaT sind N,N'-Dimethy.- P .toiuidin, N^-Dimethylanilin. N^B-Hydroxyethylanilin 

"tS^Stalhcher Polymerisationskatalysator kann femer mflhitanrato f "SSffSfSKS 
det werden. der bei Bestrahlung mit Licht Radikale erzeugt Dadurch laflt sicb die Fesngkert des gebarteten 
Produkts aus dem Composite-Material verbessern. n< ,„„_u- 
BeSpiele fOr Photcsensibilisatoren fflr UV-Strahlen sind Benzoin, Benzoinmethylether Acetoin, Benzophe- 
JnZ hfcrgL Ein Photosensibilisator, der die Polymerisation bei Bestrahlung mit sichtbarem Urate 
wira^vorzugt, da dann nicht die Anwendung von UV-Strahlen, die fur den menschlichen Kfirper scfaadbeh smd. 
erforderiich £ Beispiele hierfttr sind a-Diketone. wie BenzU, Campherdunon, o-Naphthyi und dergL. und 
^A^acetophenone, wie Z-Benziidimemylamino-l^morpholinophenyO-butan-l-on, 2-Benzdd.ethyIammo- 

tionspromotor zu verwenden. Beispiele fOr Photopolymensanonspromotoren smd teroare .Amme,wieN^ Dt 
meth?lanilin, p-Dimethylaminobenzaldehyd, p-Dimethyia^oacetophenon. P- D «P?*>^ 
dergll und Barbitursauren, wie 5-ButyIbarbiturat, l-Benzil-5-phenyibarbiturat und dergL Von diesen Photopoly- 
merisationspromotoren kfinnen eine Art oder zwei Arten in Kombination imteinander verwender werden. 

Das erfindungsgemaBe Composite-Material in dem das anorgamsche Ond und das radJtalisch P°'y" e "« er 
bare Monomere in einem speziellen Zustand vennischt sind, weist nach der Hartung , eine ^onagende glatte 
Oberfiachenbeschaffenheit auf und gestattet ein Polieren der Oberflache ^^^SSL^SScSm- 
Vergleich zu geharteten Produkten aus herkfimmlichen Compostte-Matenalien nut ahnhcb er glatter Obe rfia 
che, bei denen ebenfaUs die Oberflache leicht poliert werden kann, weist das ; geh art ete Produkt aus dem 
erfindungsgemaBen Composite-Material eine beacbtlich verbesserte B.egefesngkeit, Druckfestigkeit, Oberfla- 
Abriebbestandigkeit auf, die bisher nicht erzieit werden konnten. ^^^T^^ot 
Produkt aus dem erfindungsgemaBen Composite-Material nur einen sehr genngen Abneb am Zahn-Antagoiu 
£m?der "letter Zeit zuTinem klinischen Problem geworden ist Das ^^^J^tSXi 
die Bereitsteilung eines restaurativen dentalen Composite-Materials, das die dann gesteUten Erwartungen 



Qbertrifft 

Beispiele 



Nachstehend wird die Erfindung anhand von Beispielen naher beschneben. Di ^j£od»d" *™ lessen 
verschiedener Eigenschaften (Teilchendurchmesser, Vanationskoeffizient der Verteilung der J^ctandur* 
messer. Verteilung von Mikroporen) von anorganischen Zusammensetzungen mit einem Gehal : zn ^p^.™ 
schen Oxiden in den folgenden Beispielen und Vergleichsbeisp.elen, zur HersteUung und zur Hartung , von Pas .en 
aus Composite-Materialien sowie zur Messung von physikalischen Eigenschaften (D™^£*£ ^ggg 
keit. Abriebtiefe mit einer Zahnburste. Oberflachenrauhigkeit, Oberflachenhane) von Composite-Matenalien 
nach dem Harten herangezogen werden, sind nachstehend zusammengestellt 

(1) Teilchendurchmesser und Variationskoeffizient des Teilchendurchmessers 

Das Pulverwurde unter Verwendung eines P^sterelektronenmikroskops ^(nachstehend ■& S ]M^d^ 
photographiert. Die Anzahi der Teilchen und die festgesteUten Teilchendurchmesser innerhalb ernes ^nheitsbe- 
u-achmngsfeids der photographischen Aufnahme wurien ermittelt. Das Volumennu ^^SSSS^S 
Teilchen des Ausgangspulvers wurde gemaB der nachstehend angegebenen Gle chung ermittelt und iUsdurcn 
Sttiicher TeUchendurchmesser angegeben. Femer wurde der Variationskoeffizient der Teilchendurchmesser 



be im C Famines Gemisches aus zwei oder mehr Gruppen mit unters ^f^^^^^Z 
durchmessern wurde das Volumenmittel des Teilchendurchmessers durch Addition- und . ^"^ e t rtb,ldung der 
durchschnittlichen Teilchendurchmesser und der Zugabemengen der einzelnen Gruppen berecnnet. 
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Durchschnittlicher / £ x j 

Teilchenduxchmesser : x" - 1 ' i ' 1 



(Volumeamittel des 
Durchmessers ) 



Variationskoef f izient : -i* 



Y - 



(•Zahlenmittel des Durchmessers 



CT -I * -J £.1 



n-1 



(2)D ure h n ,e K «rvonMiicroporenm,clV e r.eilun i! »onMik ro po re n 
(3) Spezifische Oberffcche 

P-Sp'S^&t^r' ^ "» * »• Co. Das Ma 3 - 

(4) Htomfta, efa er Paste aua ata Com„osk=.Ma«riaI uad Htamg 

m wasser von 37 C getaucht und sodann als Probestfick eiog«e£ entnotnm ^ 24 Stunden 

(5) Dreckfestigkeit 

(6) Dreipunkt-Biegefesagkeit * 
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Herstellungsbeispiel 1 

-a, w n mit einem durchschnitUichenTeUchendurchniesser von 
Herstedung von spharischen SUicium^dtedchenmuemem dure 

Tetraethylsilicat (Handelsbezeichnung: Ethyl SiUcate* JjJg^^SS? gj^SSSftS jK 
vfL« von 10 2 unter Riihren zu einer ammoniakahscfaen Qen G i asbehalter gegebea Nach 

iJS A Jmoniakwa«er in einem mit einem RQhrer ma^tm 1 VeSaSukat und 640 g 25% Ammomak- 

wasser innerhalb von 4 Stunden z«g e S efa ^ ob ^°if^ % weiflen trtben Losung im GefiB abdestdhert 
Si* der Umsetzung ^ ^^^i^^^MtSm^^i^^^ 
AnschlieBend wurde getrocknet und 1 Stunde ber 1000 C^^chmesser von 0,62 urn, em 5-^l"KSe 

den Tedchen keine Mikroporen vorhanden waren. 

Beispiele2bis4 
HerstenungvonspharischenSiliciumdioxidteilchen 

dem BET-Verfahren sind ebenfalls inTabelle i angegeoen. 

TabeUe 1 
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Methanol Ethanol Ethane! 

75 100 



425 
75 



50 



60 



65 



Anorganiscb.es Oxid 

Ammcniakalische 
Alkoholzusammensetzung 

Alkohol 

Alkoholmenge (g) 
Ammoniakmenge (g) 

Zugetropfte Menge an 
Amoniakwasser (g) 

Durchschnittlicher Teilchen- 
durchmesser (fim 1 ) 

Variationskoeffizient 
Berechnete Oberflache (mVg) 
Spezifische Oberflache (m2/g) 

HersteUungsbeispiel5 

10 



560 

0,38 
0,08 
7,2 
7,0 



560 

0,91 
0,05 
3,0 
3,1 



640 

1,89 
0,03 
1,4 
1,1 



i>Jc xio 24 362 Al 



aus 200 g Isobutylalkohol, in dem 35 g Tetrabutylzirconat (Produkt der Fa. Mi m .n c^, r i j ^ >* 

tur im ReaktionsgefaB auf 40°C eehalten. Nach der I 7™f™ l72rl tIT Ums « 2u f gourde die Tempera- 
Losung im Gefafi t abdestS lien, wonadS i^^J^^T^ da$ Ld **? aA «* aus der weifien trflben 
Man erhielt SSMm.aS^S^^^^SS' Se 5S33 £ ^ anSChioQ - 
einen durchschnittlichen Teilchendurehraesswvon W2 urn" eh£ f'^^^I^n'^^d-Teilchen wiesen 10 
effizienten der Teflchendurchmesser ^on 0 13 atf 5 J* ?^ he Form und einen Variations^- 

spezifischen Oberflache von 4,8 mVg. In den Teilchen wurdenLineSoporen fStgSt gemessenen 

Herstellungsbeispiei 6 15 

Herstellung von spharischen SHiciumdlorid-Zi^niumoxid-Teilcben mit einem durchschnittlichen 

i eiicnendurcfamesser von 0,2 jim 

waBrigen Ldsung mit einem Gehalt u 0,05% U SSSto S r^ 3 '? 48 ? gabe VOn 5 g einer 
der Hydrolyse etwa 1 Stunde bei 40°C eerQhrt to, S T "£, 2" Das J Gerasch z ^ Durch/uhrung 
200 g Isobutylalkohol,.? dem 35^ Vt^SS^%Jt^ T d f.. 5odann unter RiUiren eine Losun S aus 
aus einer LoTung au? N«w5^SSSS3S232^- der * N '? P ° n S ° da ^ Lti) ge,5st waren ' und * 
erhielt ein I^ungsgemis^^TeS 28 ° eW " %) ein S emischt - 

einer Menge von 4 g unter ROnren zu ^^T«„JS J 3 *?? ML S ° dann WUrde das Tetraethylsiiicat in 
Ammoniakwasser in einem 3 1 Lhe f^tnZJ^ I U . $ms aus 1000 S Methanol und 250 g 25% 

Nach 30-niinMgem Ruhr« 'gaiter, der mit einem Riihrer ausgeriistet war, geieben. 
Tetrabutytz^ aus Tetraethyiicft und 30 

im ReaktionsgefaB auf 40°C gehalten Nach der Trm,™ w aarend der Umsetzung wurde die Temperatur 
Losung im GefaB abdestiHiert wonachskh dn SiSS^* ^ ^S 3 ™" 1 ™ der weiBen truben 
Man erhielt smdum^o^^mo^TJcZ^l '5? 1™™?™% b 7 « «TC fur 1 Stunde anschloB. 
einen durchschnittlichen Te£KS«i?SS 18 uS. Si S J '? umd /^^ wiesen 
effizienten der Teilchendurchmesser™ 0 1 7 wrA 1%*—? «chte sphansche Form und einen Variationsko- 35 
te Oberflache von 13,9 mS ,Sf£^^ 
^nschenOberflJevon^^S^^ 



Herstellungsbeispiel 7 

Hersteilung von spharischen Siliciumdioxid.r.tano»d-Tei]chen mit einem durchschnittlichen Durchmesser von 



0,25 pirn 



40 



45 



gelos, Die KJSS ^^wl^CfaSSSfl? U " d V T «"«W«a« ^ ™ g Methanol 
wurde die T«mp«it l ^£J5SJS^~^ Stickstoffatmosphare unter RQckfluB erwarmt Sodann 

(A) und das U^S^^SSSSSS^?^ ^W** (B) * DaS ^ Wmheh 
Losungsgemisch (Q tropfenweie Mter R<£™ J??„ Losungsgemisches (C) vermischt. Sodann wurde das 
750 g 25% AmmonU^Xr^^^ovS?? «"r ammoniakalischen Losung aus 300 g Methanol und 
gegefaen. ^M^jS^^SJf^^li^ GIasbe ^ der =* einem Rlihrer ausgeriistet war. 
Umsetzung wurd TdS iSESJdS £2S??% ^ auf 40'C gehalten. Nach der 

Trocknungs- und I LenntoS bS Sso-Cftf ^ ^. Ung h ?. Geafl ^estilliert. wonach sich ein 

oxid-Teiichen fA-7) STsSSmn.SJ £, In' ""f 11 Man erhielt SiKciumdioxid-ritanoxid-Barium- 

Herstellungsbeispiel 8 65 
Hersteilung von spharischen Siliciumdioxid-Tiranoxid. Teilchen mit einem durchschnittlichen Durchmesser von 

11 
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Methanol eingemischt, wonach sich die Z ^ f M r W H Seeml Stunde bei 30'C gerQhn. In 
Salzsaure anschloB. Das Gemisch wurde » DurtfttajW * r •gggg,^ in dem 20 g Tetrabutylmanat 
diese Losung wurde sodann unter Ruhren erne ""ng aus 200 |^ 0D ^ Natriummethyiat in Methanol 

(Produkt der Fa. Nippon Soda Co, Ltd) geldst w*™*^ « ^ Tasungsgemisch aus Tetraethylsilicat 
mit einer Konzentration von 28 Gew,%) « t ^Mb^ taeS ainmoniakalhche Alkohollo- 

und Tetrabutyltitanat. Sodann wurden 2 g Tetraethyi^cat unti r Kunr n Glasbehalter, der nut 

Sung aus 1000 g Methanol und 250 g 25% ^"^^Sen^ 

einem Rtlhrer ausgerUstet war, gegeben. Das Gerrusch ^ wurde 30 gerunr^ e twa 5 Stunden an- 

Lgabe des Losungsgemisches aus Tei^ediylsdicat ^^So^gefafl auf 40»C gehalten. Nach der 
schloB. Wahrend der Umsetzung wurde die Tempe ratur ira ""gg abdestmiert , wonach sich ein 
Umsetzung wurde das Ldsungsmittel aus fjff^^jjj^ ^^IJo^W^n e^^^SiKciunidioxid-Titanoxid-Teflchen 

Oberfllche von 325 m'/g. In den Teilchen wurden kerne Mikroporen festgestellt 
20 Herstellungsbeispiel9 

HerstellungvonspharischenSiM^ 

n 5 * . Teilchendurchmesser von 0,06 

25 smdumdioxid-Zirconiumoxid-T^ (B-2) w^den ^J^J^^SSS^ 
erhalten, wobei jedoch die ammoniakahsche Losung aus 1000 g ™ * fficat versetrt wurde. Statt 

LseSn Glasbehalter, der mit einem Riihrer ^^^^^^A Tetrabutylzirconat 
dessen erfolgte die tropfenweise Zugabe ernes {^Jgg^^.^£^.TelIch8n wtew tben 4^ 

30 innerhalb eines Zeitraums von etwa 3 ^^^Jj^^SSSS^ Form auf. Die aus dem durch- 
schnittlichen Teilchendurchmesser von ^^J™^!^ stand in guter Obereinstimmung mit der 

tad B !^^ der F * Tokuyama ^ spezm 



40 



45 



50 



Teilchendurchmesser: 

0,023 um. „ u • A i.,™,;„;,,n»«id XA-10 Produkt der Fa. Nlkkeikako Co, speztfi- 

Feine Aluminiumoxidteilchen: Hochreines Alumimumoxid XA 10, rroau 

S'mVgt^ 

Beispiel 1 

gOgspharischeSilidum^^^ 
spharische Siliciumdioxid-Tuanoxid-Teilchen nu ^^^S^sSmL^ eines Emulgier/Dispergier- 
wurden in 400 g reines Wasser als Ldsungsmittel gegeben ^und g^ v «7^jp| er2eugte , dispergiert Nach 
^Nanomizer-. der unter Schockeinwirkung ;mam ^Jg^SSSS^^Um^ abdestilUert. Nach 
Oberfiachenbehandlung mit V-Methacrytax^^ Verteilung der Porendurchmes- 

Trocknung erhielt man eine ^^^^^SSiSi ^ Volumen von Mikroporen aufgrund von 
ser der anorganischen Zusammensetzung wurde f ^ ^ q gg am o.l cm 3 pro g der anorgamschen 

stark a-regierten Teilchen mit Porendurchmessern von mc ^ n "J^d^n stark aggregierten Teilchen mit 
KLmenXtzung betrug und daB das Volu jner Jg«J~ def^organischen Zusam- 

Porendurchmessern in einem Bereich von 0008 b« £^ ^ durch jrockenanstich (dry tapping) 

=« 1/b w und * e endg01age 

^tfob^ 

verhaltnis 60/40), bei dem es sich urn em rad,kah«:h ^^^^^o^nti jeweils in Mengen 
Ethyldimethylaminobenzoesaureester ^^SSSSSSSSSSw. Man erhielt ein ^mposite-MatenaL 



12 



BeispieIe2bisI3 



Anorganische Zusammensetzungen wurden auf die «ieicbe Weise wiV i« n..w i « «. , L . , 
Zusaramensetzungen dcr zu vcrmScfaenden an n^;J*.rn vi L„^ Bejs P ,el 1 erhalten. wobei aber die 
wurdea Ausden LflScCSjS&pl^if^ den Angabeu in TabeJIe 2 verfndert 
Porosimetrie warden difvoSato d^ Quecksilber- 
durcnmessern von nic?t unte™S £ £d tfeTZLS ASSESS a8 f egie " en ™ c !* n ■* Poren- 
Teilchen mit Porendurchmeaern im^rSdteQ.1 T^m^T^S w J f 8 naid von aggregierten 
durcbmeaers der feinen ^^^S^mi^^^tt Teilchen- 
Angaben in Tabelle 2 ermmeit In Tabefle 2^d£™Jr*~nlj 3 bezeichnet burden, geraaB den 
endgQItige Aastidj-SchflSdEbei denen « l^JZSL^^™***' *? Adhasionskraftindex und die 
handeltangegeben. es sicfa urn Eigenscnaften von trockenen Pulvern beim Anstechen 

die^rgln^ 

S^A^ von Beispiei & Fig. 4 und 5 and 

Au^menliBtsicfaS^ ?« Ptolographisehen 

Auf die gleicbe Weise ^X^^f^^^T^^^ 5 ^^^^ 20 
fo«yn«riiierii« Momm FQUstoffe und das radikalisch 

lung mit Ucbt polymerisiert und eehli^Lare F^^IZ ~, D !. e Pasten wurden »»ter Bestrab- 

anorganischem : pfinS dfc DnSSSlffifc ffi^^ 1° Tabefle 3 sind der Anteil an 

™higkeitunddie Abn^^^^ * * Oberflachen. 
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Beispiel 14 

in mS5?S r 1 -"? SUf S S,dC ?n/S;f 536 Wi 5 b Bcispiel 1 du ^gef2hrt, wobei afaer das Matrix-Monomere * 
K taS^£^ ,ch Jf ve f h ? **Z°£$ ^ andert Der Anteil des anorganischen Fttllstoffs betrug 

SirtEh— tlZ^ST 8 e " 1? *! 1l e . Dreipunkt-Biegefestigkeit 200 MPaTdie Abriebtiefe 7,7 urn, die 
Oberflachenrauhigkeit 0,46 jim und die Abriebtiefe des Zahn-Antagonisten 1,4 jun. 

Beispiel 15 M 

in T™?h h Ji^ W, r le a - f S,ei< i he 3 e ;" b Beispiel 8 du "*gefflfart. ™bei aber das Matrix-Monomere 
S tSpfiS K han i"^ ac ^ la ^. 3 G (Gewichtsverhaltnis 70/30) geandert wurde. Der Anteil des anorgani- 
/fiuSh ? ..SfWW d i- ? ruckfesti S keit 5 ^ MPa. die Dreipunkt-Biegefestigkeit 185 MPi die 
Abnebtiefe 4,1 urn, die Oberflachenrauhigkeit 0,41 m und die Abriebtiefe des Zahn-Antagonisten 1,4 urn. 55 



15 



Beispiel 16 



Das Verfahren wurde auf die gleiche Weise tt^SfiSSSZ 
zum Mischen und Dispergieren ^"^^2£^S^S^0»m betrug 0,03 cm'/g 
5 aufgrund von stark aggregierten Teilchen nut P °^"^^™SStnU Porendurchmessern von 0.008 

l0 tief e des Zahn- Antagonisten 1 ,5 jim. 

Beispiel 17 

. StrE?;C«S». - * ***** *. 

Zahn- Antagonisten 0,4 \im. 

Beispiel 18 

. DasVerfahrenwurdeau^^ 

undDispergierenderTeilchendurchden -^SvSSSiSiSa^Sx unter 0.08pm wurde nicfat 
ren aufgrund von stark aggregierten Teil chen .^J^Sm^SS Teilchen mit Porendurchmessern von 
beobachtet. Das Volumen von Mikroporen au grund von M£^»°? im » Druckfestigkeit 
0.008 bis 0.064 pm betrug 0.02 cmVg. ^ d ;^ 0,50 pm und 

30 530 MPa, die Dreipunkt-B.egefesugkeit 247 MPa. die UnttsM ££r osite . Mate rial mit weiter verbesserter 



Beispiel 19 



45 



50 



" Das Verfahren wurde auf die g.eich. • ' f^^Str £w5S± 

schen Oaidteilchen B-l in »=W^^^^ESSt Das Volumen von Mikro- 

die Abriebtiefe des Zahn- Antagonisten 1,5 pm. 

Beispiel 20 

Das Verfahren wurde auf die gleiche Weise ?***S£Z**£E^ SSt^SSSfA 
schen Oxidteilchen B-l in feine ^u™n.umoxid.enchen ^l^^^ZwZa,n,onM^^ 
Dispergieren der Teilchen durch den -Nanonuzer- ^, X2 ^^J^^^ mteT 0 , 0 8 pm betrug 0.02 cmVg. 
aufgrund von stark aggregierten Teilchen mit ^ufteM ^^^S^Ommm von 0.001 
wahrend ein Voiumen von Mikroporen auf grund ^von ^^^)SS^iS^ia Fullstoffs betrug 

O^rflSelunigkeit 0.45 pm und die Abriebtiefe des Zahn-Antagomsten 2,0 pm. 
55 Vergleichsbeispiel 1 

HnCo.poshe.Ma.eHal wurde %^?™^^t&r£t?£S^ 

r^err*^ 

Vergleichsbeispiel 2 

DasVerfahren wurde -*^^S^&!^? 
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Zusammensetzung und in Tabeile 5 die Eigenschaften des Composite-Materials und des daraus erhaltenen 
gehirteten Produkts aufgefQhrt Es wurden giatte OberfHcben erhalten und der Abrieb des Zahn-Antagonisten 
war gering. Jedoch ergab sich eine niedrige raechanische Festigkeit 

Vergieichsbeispiei3 5 

Das Verfahren wurde auf die gleiche Weise wie in Beispiel 1 durchgefilhrt, wobei aber das anorganiscbe Oxid 
A-5 anstelle des anorganischen Oxids A-l verwendet wurde und das anorganiscbe Oxid A-6 anstelle des 
anorganischen Oxids B-t eingesetzt wird In Tabefle 4 sind die Eigenschaften der erhaltenen anorganischen 
Zusammensetzung und in Tabeile 5 die Eigenschaften des Composite-Materials und des daraus erhaltenen io 
gehirteten Produkts aufgefQhrt Die giatte Beschaffenheit der Oberfl&cbe und die Abriebbestindigkeit des 
Zahn- Antagonisten waren gut, wahrend sich eine geringe mechanische Festigkeit ergab. 



VergleichsbeispieM 



15 



Das Verfahren wurde auf die gleiche Weise wie in Beispiel 8 durchgefilhrt, wobei aber das Mischverhaltnis 
von anorganischem Oxid A-5 und anorganischem Oxid B-l auf 50 : 50 geflndert wurde. In Tabeile 4 sind die 
Eigenschaften der erhaltenen anorganischen Zusammensetzung und in Tabeile 5 die Eigenschaften des Compo- 
site-Materials und des daraus erhaltenen gehirteten Produkts aufgefflhrt Die giatte Beschaffenheit der Oberfla- 
che und die Abriebbestindigkeit des Zahn-Antagonisten waren gut, w&hrend die mechanische Festigkeit gering 20 
war. 

Vergleichsbeispiel5 

Das Verfahren, wurde auf die gleiche Weise wie in Beispiel 8 durchgefilhrt, wobei aber das Mischen und 25 
Dispergieren der anorganischen Oxidteilchen unter Verwendung einer Kugelmuhle mit einem Fassungsverm6- 
gen von 2 Litem fur 1 Stunde durchgefilhrt wurde. In Tabeile 4 sind die Eigenschaften der erhaltenen anorgani- 
schen Zusammenseteung aufgeffchrt Fig. 6 ist eine durch SEM erhaltene photographische Aufnahme. Die 
Volumina von Mikroporen aufgrund von aggregierten Teilchen waren groB, Durch SEM wurden grofle Hohl- 
rtume in der Aggregation von Teilchen und unter den Teilchen beobachtet In Tabeile 5 sind die Eigenschaften 30 
der Composite-Zusammensetzung und die des daraus erhaltenen gehdrteten Produkts aufgefUhrt Die mechani- 
sche Festigkeit war gering. Insbesondere ergab sich eine schlechte Dreipunkt-Biegefestigkeit 

25 
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Vergleichsbeispiel 6 

Das Verfahren wurde auf die gleiche Weise wie in Beispiei 8 durchgefllhrt, wobci abcr ein Mischoxid 
(Giaspulver 8235 der Schott-Glaswerke) von unbestimmter Form mit einem Teflchendurchmesser von 0,79 \im 
anstelle des anorganischen Oxids A-5 verwendet wurde. Die erbaltene anorganiscbe Zusammensetzung wies ein 55 
Volumen von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen mit einem Durchmesscr von nicht unter 
0,08 Jim von 0,06 cm 3 /g auf. Das Composite-Material wies einen Anteil des anorganischen FOllstoffs von 
734 Gew.-% auf, und das daraus erhaltene gehirtete Produkt besafl eine beeintrSchtigte mechaniscbe Festigkeit 
mit einer Druckfestigkeit von 310 MPa und einer Dreipunkt-Biegefestigkeit von 48 MPa. 

Patentansprtiche 

1. Anorganische Zusammensetzung (Q, enthaltend (A) 60 bis 99 Gew.-% sphftrische anorganiscbe Oxidteil- 
chen mit einem durchschnittlicben Teilchendurcfamesser von mehr als 0,1 Jim, aber nicht mehr als 1 Jim und 
(B) 40 bis 1 Gew.-% feine anorganische Oxidteilchen mit einem durchschnittlicben Teflchendurchmesser 
von nicht mehr als 0,1 jim, wobei das Volumen von Mikroporen aufgrund von stark aggregierten Teilchen 65 
mit Porendurchraessern nicht unter 0,08 iim nicht mehr als 0,1 cm 3 pro Gramm der anorganischen Zusam- 
mensetzung (C) betrigt 

2. Anorganische Zusammensetzung (Q nach Anspruch 1 dadurch gekennzeichnet, daB das Volumen von 



60 
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Mikroporen auf grund von stark aggregierten Teilchen mit Porendiirchmessern in einem Ber eichdes 0.K bis 
Schcn der GroBe des durchschnittlichen Teuchendurchmessers der femen anorganischen Oxidteilchen 
/B^nichtmehralsOl cm 3 oro Gramm der anorganischen Zusammensetzung (Q betragt. 
r^orSShe ZusSmwsetzong (Q nachAnspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daB die sphanschen 
«o7ganSer Oxidteilchen eine sficiunihaltige Verbindung oder eine aluminiumhaltige Verbmdung urn- 



4A^oreanische Zusammensetzung (Q nach Ansprucfa 3, dadurch gekeiinzeicbnet, daB die sjUdumhaltige 
VertS amoTjhes SiliciumdioSi SiUdumdioxid-Zirconiumoxid, SiUciumdioxid-Titanoxid, Sihciumdio. 

anorganischen Oxidteilchen (A) eine Verteflung des TeUchendurchmessers nut einem durch die nachstehen- 
de Forme! definierten Variationskoeffizienten aufweisen: 



Variationskoef fizient » 
wobei 



Y - 



j.j (Zahlenraittel des 
n Durchmessers) 



n-1 



worin n die Anzahl der beobachteten Teflchen bedeutet und Xi den Durchmesser des L-Teilchens bedeutet, 
^Ano^fche^ 

schen Oxidteilchen (B) ein Oxid eines Elements der Gruppe 3 oder der Gruppe 4 des Penodensystems 

rMorSnische Zusammensetzung (Q nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnetdaB ^ f emen anor^j- 
schen Oxidteilchen (B) pyrogenes SUidumdioxid, pyrogenes Alumimumoxid .W^aaa ™™™° x g 
pyrogenes Titanoxid. araorphes SUiciumdioxid, Siliciumdioxid-Zirconiumoxid, Suiciumdioxid.ritanoxid, Si- 
Udumdioxid-Titanoxid-Bariumoxid, Quarz oder Aluminiumoxid umfassen. j-o 7n m, on o-w -% 

9 Anorganische Zusammensetzung (C) nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB sie 70 bis 90 Gw.-Vo 
s^hSTanorgaSsche Oxidteilchen (A) und 30 bis 10 Gew,% feine anorgantsche Oxidteilchen (B) ent- 

S Anorganische Zusammensetzung (Q nach Anspruch 1. dadurch gekenraicta* ,*fl lg ^ hen 

eine Dispersionsstruktur gemaB der elektronenmikrophotographischen Aumahme von Fig. 3 

irAnor'ganische Zusammensetzung (Q nach Anspruch 1, dadurch ^^ennzj^daB die Oberffcchen 

der anorganischen Zusammensetzung mit einem Silan-Kupplungsmittel behandelt sind 

12. Anorlanische Zusammensetzung (Q nach Anspruch 2, dadurch geken^eic^ die Oberflachen 

der anorganischen Zusammensetzung mit einem Sdan-Kupplungsmittel behandelt smd 

i Pnllwoff enthaltend die anorganische Zusammensetzung nach Anspruch 1. 

K FaKt SrViStS S rastauratiYas dtntate Malarial rathaltand die aaorsamaebe Zuaammee- 

zunz nach Anspruch I oder diese anorganische Zusammensetzung, die mit einem Silan-Itupp.imgsmmei 
oehlndek warden ist, 5? bis 5 Gew.-% lines radikalisch polymerisierbaren Monomeren und eine katalya- 
sche Menee eines radikalischen Polymerisationskatalysators. 

^S aIsv^S I 2 oder diese anorganische Zusammensetzung, die mit einem Silan-Kupplungsm nel 
DehLdehv^oS^^ 5 Gew,% lines radikalisch polymerisierbaren Monomeren und eine katalyti- 

sche Menge eines radikalischen Polymerisationskatalysators. 
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